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1. はじめに 
コバルト（Co），ニッケル（Ni），鉄（Fe）といった 3d
強磁性遷移金属とその合金は hcp，fcc，もしくは bcc 構造を
持つ典型的な磁性材料であり，ハードディスクドライブ
（HDD）や磁気ヘッドなどの磁気応用デバイスに広く用い
られている．また，磁気応用デバイスの可能性検討には，膜
構造が制御されたエピタキシャル薄膜の有用性が注目され
ている 1)．近年ではトンネル磁気抵抗効果（TMR）効果を用
いた TMR ヘッドが HDD に用いられ始めている．TMR 効果
とは，絶縁体材料を磁性体電極で挟み込んだ構造（磁気トン
ネル接合: MTJ）を持つ TMR 素子の電気抵抗が，外部磁界
の方向によって変化する事である．このときの抵抗の変化率
（TMR 比）が大きい素子を用いる事で，再生ヘッドの高感
度化が実現できる．大きな TMR 比を得るには，磁性層の材
料の検討や，組み合わせて用いる絶縁体層と強磁性層との界
面の構造の制御が必要である．近年，安定構造だけでなく，
準安定構造を持つ 3d 強磁性遷移金属薄膜が磁気デバイス応
用で注目されつつある．電極層に準安定bcc-Co結晶を用い，
トンネルバリアー層に MgO2)もしくは SrTiO33)結晶を用い
た強磁性トンネル接合では，1000%を越えるトンネル磁気抵
抗比が得られる計算機シミュレーション結果が報告されて
おり，準安定 bcc-Co 結晶の有用性が指摘されている．しか
しながら，実験により作製された bcc-Co/MgO/bcc-Co 積層構
造では，410%の比較的大きな TMR 比 4)が得られているもの
の，計算機シミュレーションで示唆されるまでの特性は得ら
れておらず，特性改善には bcc-Co 膜の構造特性把握が必要
である． 
これまで，分子線エピタキシー法により，GaAs(100)，(110)
基板を用いて，エピタキシャル bcc-Co 膜の形成が試みられ
ている．GaAs(100)基板上に形成された bcc-Co 膜では，膜
厚の増加に伴い，安定相である fcc 相もしくは hcp 相に変態
しやすく 5–8)，一方，GaAs(110)基板上に形成された bcc-Co
膜ではより厚い膜厚まで bcc 構造が安定であることが報告さ
れている 9)．また，GaAs(100)基板上における膜形成初期過
程において，準安定な bcc-Ni および bcc-NiFe 膜が形成され
ることも報告されている 10,11)．しかしながら，準安定構造の
安定性は膜形成法や基板結晶方位，もしくは基板温度などの
膜形成条件に敏感に影響されることが知られているが 12,13)，
同様な実験条件下で，GaAs 基板の結晶方位を系統的に変化
させ，Co，Ni，NiFe 膜の構造を詳細に解析した報告はない． 
本研究では，基本 3 方位の GaAs 単結晶基板を用いて，準
安定 bcc-Co，bcc-Ni，bcc-NiFe 膜の形成を試み，膜材料お
よび基板結晶方位が膜成長過程と構造に及ぼす効果につい
て系統的に調べた． 
 
2. 実験方法 
試料の作製には，到達真空度 4×10–7 Pa 以下の超高真空
RF マグネトロンスパッタ装置を用い，GaAs 単結晶基板上
に 40 nm 厚の Co，Ni，NiFe 膜を室温で形成した．GaAs
基板として，表面研磨を施した(100)，(111)，および(110)面
を用い，表面清浄化を目的に，製膜に先立って超高真空下で
600 °C で 1 時間の熱処理を行った．基板表面を反射高速電
子回折（RHEED）により観察した．ターゲット–基板間距離
を 150 mm，Ar ガス圧を 0.67 Pa とした．直径 3 inch の Co，
Ni，Ni80Fe20（at. %）ターゲットを用い，いずれの材料に
対しても，製膜速度が 0.02 nm/s 一定となるように，RF 電
力をそれぞれ 49，50，50 W に調整した． 
膜形成中の表面構造を RHEED によりその場観察した．膜
構造をCu–Kα線（λ = 0.15418 nm）を用いたX線回折（XRD）
法により評価し，極点図形，面外（2θ/ω スキャン），および
面内（2θχ/φスキャン）測定を行った．微細構造観察には加
速電圧 300 kV の透過型電子顕微鏡（TEM）を用いた． 
 
3. GaAs 単結晶基板上における Co、Ni、NiFe 薄膜の成長 
Fig. 1(a-1)–(c-1)にGaAs(100)基板上に形成した1 nm厚の 
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Fig. 1  RHEED patterns observed for (a) Co, (b) Ni, and (c) NiFe films 
grown on GaAs(100) substrates. The film thicknesses are (a-1, b-1, c-1) 1 
and (a-2, b-2, c-2) 40 nm. The incident electron beam is parallel to the 
GaAs[001] direction. RHEED spot maps of (d-1) bcc(100) and (d-2) 
fcc(118), fcc(441
_
), fcc(11
_
0), fcc(1
_
10). 
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Fig. 2  An model of Nishiyama-Wessermann epitaxial orientation 
relationship. 
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Fig. 3  Epitaxial orientation relationship simulated for (a) 
bcc(110)Type A (b) bcc(101)Type B (c) bcc(11
_
0)Type C (d) bcc(101
_
)Type D (e) 
bcc(011)Type E (f) bcc(01
_
1)Type F planes transform into fcc crystal. 
Co，Ni，NiFe 膜から得られた RHEED パターンを示す．
いずれの膜に対しても，bcc(100)単結晶表面に対応する規則
的な回折パターン（Fig. 1(d-1)）が得られており，準安定 bcc 
構造を持つ Co，Ni，NiFe エピタキシャル単結晶膜が得られ
ていることが分かる．RHEED 解析により決定したエピタキ
シャル方位関係は以下の通りである． 
Co(100)[001]bcc || GaAs(100)[001] 
 Ni(100)[001]bcc || GaAs(100)[001] 
 NiFe(100)[001]bcc || GaAs(100)[001] 
このとき，GaAs(100)基板に対する Co(100)bcc，Ni(100)bcc，
NiFe(100)bcc膜の格子ミスマッチはそれぞれ–0.9%，2.9%，  
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Fig. 4  Pole figure XRD profiles of 40-nm-thick (a) Co, (b) Ni, and (c) 
NiFe films grown on GaAs(100) substrates. The profiles are measured by 
making the diffraction angle, 2θB, fixed at 44°. The intensity is shown in a 
logarithmic scale. Diffraction maps of (d) GaAs(100), (e) bcc(100), and (f) 
fcc(118), fcc(441
_
), fcc(11
_
0), and fcc(1
_
10). 
3.3%となる．なお，ミスマッチの値はバルク GaAs 結晶の格
子定数（aGaAs = 0.5654 nm14））および，XRD により測定し
た bcc-Co（(abcc-Co× bbcc-Co × cbcc-Co)1/3 = 0.2801 nm），bcc-Ni
（ (abcc-Ni × bbcc-Ni × cbcc-Ni)1/3 = 0.2898 nm），bcc-NiFe
（(abcc-NiFe × bbcc-NiFe × cbcc-NiFe)1/3 = 0.2921 nm）結晶の格子
定数を用いて求めた．膜厚の増加に伴い，いずれの膜に対し
ても，fcc(118)，fcc(441
_
)，fcc(11
_
0)，および fcc(1
_
10)表面に
対応する回折パターンが重畳して観察されていると考えら
れる．このことは薄膜形成過程において，準安定な bcc-Co，
bcc-Ni，およびbcc-NiFe結晶の一部が安定な fcc-Co，fcc-Ni，
および fcc-NiFe 結晶に変化している可能性を示唆している．
bcc-fcc 結晶の相変態において，Fig .2 に示すような bcc 結晶
の最密面から膜面垂直方向に互いに 180 度回転した方位関
係を持つ 2 つのバリアントから構成される fcc 結晶の最密面
へと変態する Nishiyama-Wessermann (NW)の関係が知ら
れている 15,16)．Fig .3 に bcc(100)結晶中の bcc{110}面から
fcc(111)結晶への変態が起きた場合の方位関係のシミュレー
ション結果を示す．これより bcc(100)面と平行に fcc(118)，
fcc(441
_
)，fcc(11
_
0)，および fcc(1
_
10)面が形成されると考えら
れる．そこで，膜構造を詳細に解析するために，XRD によ
る極点図形測定を行った．回折角 2θB を 44°に固定すること
により測定したときの 40 nm 厚の Co，Ni，NiFe 膜の極点
図形を Fig. 4 に示す．いずれの膜に対しても，回折角 α = 45°
付近に 4 回対称性を持つ GaAs{220}反射（Fig. 4(d)）および
bcc{110}反射（Fig. 4(e)）が観察されており，RHEED 解析
結果と同様な結晶方位関係で bcc-Co，bcc-Ni，bcc-NiFe 結
晶が GaAs(100)基板上にエピタキシャル成長していること
が分かる．また，α = 0°，5°，25°，35°，45°，および 55°付
近に fcc{111}反射が観察されており，(118)，(441
_
)，(11
_
0)，
および(1
_
10)面が基板面と平行になった fcc結晶が形成されて
いることが分かる．極点図形解析から決定した bcc 結晶に対
する fcc 結晶の方位関係は以下の通りである． 
fcc(118)[1
_
10] || bcc(100)[001] (TypeA-1) 
 fcc(441
_
)[11
_
0] || bcc(100)[001] (Type A-2) 
 fcc(118)[1
_
10] || bcc(100)[01
_
0] (Type B-1) 
 fcc(441
_
)[11
_
0] || bcc(100)[01
_
0] (Type B-2) 
 fcc(118)[1
_
10] || bcc(100)[001
_
] (Type C-1) 
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_
)[11
_
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_
] (Type C-2) 
 fcc(118)[1
_
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 fcc(441
_
)[11
_
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_
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_
1
_
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_
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 fcc(1
_
10)[112
_
] || bcc(100)[01
_
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_
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_
1
_
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_
1
_
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_
10)[112
_
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_
1
_
] (Type F-2) 
これらの結晶方位関係は bcc{100}面が fcc{111}面と 45°もし
くは垂直に存在していることを示しており，GaAs(100)基板
上に形成された Co，Ni，NiFe 膜は 1 タイプの bcc 結晶と
12 タイプの fcc 結晶から構成されていることが分かる．XRD
極点図形において，fcc{111}反射強度が Co < Ni < NiFe の順
に強くなっていることから，Co > Ni > NiFe の順に bcc 結晶 
 
の安定性が高いことが分かる．また，分子線エピタキシー法
により GaAs(100)基板上に作製された Co 膜において，
Co(100)bcc 結晶が Co(112
_
0)hcp 結晶に変態する場合が報告さ
れているが 5–7)，今回の実験条件で作製した Co 膜に対しては，
hcp 結晶の形成に対応する明瞭な反射は観察されなかった．  
GaAs(110)，GaAs(111)基板上に形成した Co，Ni，NiFe
薄膜においても，1 nm 厚では準安定構造である bcc 結晶が
得られ，膜厚が増加すると bcc 結晶の一部が fcc 結晶へと変
態していることが分かった．いずれの GaAs 基板上において
も 1タイプの bcc結晶と 12タイプの fcc結晶が得られること
が明らかになった．また膜材料による bcc 結晶の安定性は
GaAs 基盤の結晶方位に関わらず，Co > Ni > NiFe の順であ
った． 
 
Fig. 5  (a) Cross-sectional TEM image of a 40-nm-thick Co film grown 
on GaAs(110) substrate observed along the GaAs[11
_
0] direction. (b) 
High-resolution TEM image around the Co/GaAs interface. 
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Fig. 6 (a-1)–(c-1) Out-of-plane and [(a-2)–(c-2), (a-3)–(c-3)] in-plane XRD spectra of 40-nm-thick (a) Co, (b) Ni, and (c) NiFe films grown on GaAs(110) 
substrates. The scattering vector of in-plane XRD is parallel to (a-2)–(c-2) the GaAs[220] or (a-3)–(c-3) the GaAs[004] direction. The intensity is shown in 
a logarithmic scale.
_
GaAs(110)基板上に形成した Co 膜を用いて，Co/GaAs 界面
の微細構造を調べた．Fig. 5 に GaAs(110)基板上に形成した
Co 膜の高分解能断面 TEM 像を示す．Co 膜と GaAs 界面の
微細構造を調べた．GaAs(110)基板上に形(111)，(110)基板上
における Co，Ni，NiFe 膜の成長初期過基板が急峻な界面を
形成していることが分かる．GaAs(100)，程において，bcc
単結晶表面に対応する鮮明な RHEED パターンが得られて
いることから，いずれの場合においても，基板と膜は急峻な
界面を形成していることが推察される．次に，GaAs(110)基
板上に形成した Co，Ni，NiFe 膜を用いて，準安定 bcc 結晶
の格子定数を求めた．Fig. 6 に面外 XRD スペクトルと
GaAs[22
_
0]およびGaAs[004]方向と平行にX線の散乱ベクト
ルを合わせることにより測定した面内 XRD スペクトルを示
す．面外 XRD スペクトルでは，GaAs 基板反射に加え，
Co(110)bcc，Co(220)bcc，Ni(110)bcc，Ni(220)bcc，NiFe(110)bcc，
NiFe(220)bcc 反射が観察されている．面内 XRD スペクトル
においても，基板反射に加え，bcc 膜に対応する反射が得ら
れている．これらの反射から，bcc 結晶のそれぞれの面間隔
を算出し，a = b = (dbcc(110)2 + dbcc(11
_
0)2)1/2および c = dbcc(001)
の関係式を用いて，bcc-Co，bcc-Ni，bcc-NiFe 結晶の格子定
数をそれぞれ(a, b, c) = (0.2789, 0.2789, 0.2825 nm)，
(0.2892, 0.2892, 0.2909 nm)，(0.2910, 0.2910, 0.2943 nm)
と求めた． 
また，Co 膜に対して測定した XRD スペクトル（Fig. 6(a-1)
–(a-3)）では，fcc 結晶に対応する明瞭な反射は観察されてお
らず，XRD 極点図形解析結果と同様に，GaAs(110)基板上に
形成された 40 nm 厚の Co 膜は主に bcc 結晶から構成されて
いることが確認できる．また，Fig. 6(b-3)および(c-3)に示す
ように，Ni 膜の fcc 反射強度が NiFe 膜の反射強度に比べ弱
いことから，Ni 膜のほうが bcc 結晶の安定性が高いことが分
かる．この結果も極点図形解析結果と一致している．  
 
4. まとめ 
3 種類の異なる結晶方位の GaAs 単結晶基板上に Co，Ni，
NiFe 膜を形成し，3d 強磁性金属材料および基板結晶方位が
膜成長過程と構造に及ぼす効果について系統的に調べた．
GaAs(100)，(111)，(110)のいずれの基板上の膜形成初期過
程においても，準安定 bcc 構造を持つ Co，Ni，NiFe エピタ
キシャル単結晶膜が得られた．いずれの膜に対しても，膜厚
の増加に伴い，bcc 結晶の一部が fcc 結晶に変態する傾向が
認められ，形成後の 40 nm 厚の膜は bcc および fcc 結晶から
構成されていることが分かった．また，bcc 構造の安定性は
3d 強磁性遷移金属材料に依存して変化し，Co > Ni > NiFe
の順でより bcc 構造が安定であることが分かった．GaAs 基
板と膜は急峻な界面を形成していることが推察された．これ
らの結果より得られたエピタキシャル薄膜の形成技術およ
び膜構造の知見は今後の磁気記録媒体や磁気ヘッドなど 
の磁気応用デバイス開発に寄与することが期待される． 
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